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論文内容要旨
 近年,スピングラスやフラクタル等,次々に新しい概念が登場するに及んで∫メゾスコピッ
 クスケールでの磁性研究が重要になってきた。偏極中性子は磁性研究に対しては強力な手段で
 あり・従来・原子スケールでの磁性研究に対しては成果をあげてきた。メゾスコピマクスケー
 ルでの磁性研究には長波長偏極中性子,即ち,偏極冷中性子が強力な手段となるが,偏極冷中
 性子が物性実験に使えるところは世界的にも限られているのが現状である。わが国では高エネ
 ルギー物理学研究所ブースター利用施設の中性子散乱施設にあるTOP分光器(偏極冷中性子
 散乱装置,Tlme-ofイ1ightspectrometer幅thOpticaiPolarizer)でこの種の実験が可能にな
 る。本研究はTOP分光器の開発研究と,その装置によるヘテロ磁性の研究から成り,偏極冷中
 性子のヘテロ磁性研究に対する実用性を証明したものである。
 メゾスコピックスケール(数10A～数憩μm程度を念頭に置く)の磁気的領域が媒質中に存
 在してこの磁気的領域が物性を支配するとき,このヘテロジーニアスな系をヘテロ磁性体と呼
 ぶ。本研究ではヘテロ磁性体として,磁性流体,粉末微粒子,アモルファス合金系(Fe域M且・)75
 PI6B6AI3をとりあげる。磁性流体,及び,粉末微粒子にあっては磁性粒子が,またアモルファ
 ス合金系(Fe三.、Mn。)75P、6B6A13にあっては強磁性的秩序を持つ領域が,それぞれ媒質に対す
 る磁気的領域である。“ヘテロ磁性"という概念によって本研究で取り上げた物質をひとつの範
 瞬として捉えることができる。
 メゾスコピックな系の磁気構造を決めるための偏極中性子実験としては,偏極中性子小角散
 乱,透過中性子偏極度解析などが挙げられる。偏極中性子小角散乱は,散乱断面積が2体相関
 に比例するという意味で,一般的に行なわれている中性子散乱実験とは本質的に違わないが・
 10←2～10-1A}1程度の微小運動量変化を観測するので,数10～数100A程度の構造が観測でき
 る。それに対して透過中性子偏極度解析はそれとは全く異なる測定原理,即ち,中性子スピン
 の試料の内部磁場の下でのうーモア歳差運動に基づき,透過中性子の偏極度の波長依存性を解
 析して磁気構造を調べる方法であり,小角散乱よりは大きい空聞スケールを観測できる。
 TOP分光器の開発研究により,TOP分光器では,従来から実用水準にあった透過中性子偏
 極度解析に加え,偏極中性子小角散乱実験が実用水準で行なうことができるようになった。散
 乱角2θ=1～8ロをカバーし,波長3～9Aの中性子を使うことによって,Q=0.01～0.3A}}の
 運動量変化領域の観測が可能になった。散乱強度の運動量変化Qに対する依存性1・(Q〉が測定
 できるようになり,1(Q〉の関数形を解析することによってそこから物理量が取り出せるよう
 になった。また,その分解能△Q(半値全幅)は0.01A一1台であって,本研究で示す微粒子系の
 研究には十分な性能をもっている。中性子強度も満足のいくものである。また,偏極方法の改
 善により,偏極効率の向上と偏極子の小型化に成功した。小型化に伴い,分光器がコンパクト
 になり,操作性も向上した。
 開発したTOP分光器を使って,ヘテロ磁性体,特に磁性流体の研究を行なった。磁性流体は
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 直径100A程度の強磁性微粒子を界面活性剤によって溶媒中に安定に分散させたものである。
 0.Ol～0.1A』1の運動量変化を観測する偏極中性子小角散乱では粒子の構造と粒子近傍の粒子
 相関が測定でき・透過中性子偏極度解析ではさらに大きいスケールでの・粒子の集合体として
 の構造が観測できる。試料はコバルト磁性流体,及び,マグネタイト磁性流体を用いた。コバ
 ルト磁性流体はコバルト微粒子を飽和炭化水素溶媒に分散させたものであり,マグネタイト磁
 性流体はマグネタイド微粒子を重水D20溶媒に分散させたものである。
 まず,コバルト磁性流体について小角散乱実験を行なった。粒子濃度の小さい磁性流体から
 の散乱強度を,粒子相関を無視して解析し,粒子構造を決めた。粒子の半径と磁気的半径の間
 に差があり,コバルト粒子表面に強磁性的磁気モーメントを持たない層があることがわかった。
 また,この粒子の半径は電子顕微鏡写真から決めた半径(30A〉と一致し・磁気的半径は磁化
 測定で粒子の磁気モーメントにバルクの飽和磁化を仮定して決めた半径(25A)に一致した。
 その結果,測定精度以内で粒子の磁気モーメントはバルタの飽和磁化と変わらないことがわ
 かった。粒子濃度の大きい磁性流体では粒子相関が顕われる。実験条件を制御して粒子格関を
 散乱強度から分離できる・粒子相関は低磁場中では等方的であり,.醜体球近似が成り立つが・
 高磁場中では異方的になり,粒子が凝集し,磁場方向に伸びたクラスターを形成することが観
 測された。また,凝集体内の粒子配置に対する知見も得ることができた。
 次に,マグネタイト磁性流体の偏極中性子小角散乱実験を行なった。溶媒が水であるのでH2
 0とD20との混合により,コントラスト変調法を試み,界面活性剤の厚さ及び磁性粒子の構造
 を調べた。D20とH20は中性子に対する散乱長密度が著しく異なり,両者の混合によって溶媒
 (水)の散乱長密度の値を広く制御することができる。まず,溶媒の散乱長密度が界爾活性剤の
 激流長密度に等しい試料に対して小角敵乱実験を行なうと,界面活性剤が見えなくなり,マグ
 ネタイト粒子の構造を決めることができる。次の,溶媒の散乱長密度と界面活性剤の散乱長密
 度の異なる試料からの散乱強度を,決定されたマグネタイト粒子の構造を用いて解析し,界面
 活性剤の摩さを決定した。
 最後に,両磁性流体について透過中性子偏極度解析を行なった。中性子偏極度ベクトルを磁
 化に垂直に入射させ,中性子偏極度ベクトルを磁化のまわりに歳差運動をさせる。このとき,
 透過中性子の偏極度は中性子の波長(中性子の波長は試料を通過する時閥に比例する)に対し
 て振動する波長依存性を示すが,試料の内部磁場の不均一さに応じて減衰振動となる。この減
 衰係数を磁性粒子の空間的配置に結び付け・磁場に対する粒子の凝集過程及び高磁場中での異
 方性に対する知見を得た。この方法は特に凝集過程に薄しては感度の良い方法であることがわ
 かった。この方法は今のところ,粒子の凝集過程を最も顕著に把握できる方法と考えられる。
 磁性流体中の粒子の磁場中での凝集状態の観測は,電子顕微鏡写真による観測が概にあり,
 直接的に確かめられている・電子顕微鏡写真による研究では,乾燥試料を準備しなければなら
 ず,電子顕微鏡写真で見えている凝集は磁場下で起きたものであるのか,乾燥中に起きたもの
 であるのかという点であいまいさが生じている。これに対して,中性子小角散乱では巨視的な
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熱
 液体試料で観測でき,透過中性子偏極度解析でも,冷却して溶媒を凍結させるものの,急冷し
 て粒子の空間配置は液体の状態を保っていると考えられるので,中性子による方法はありのま
 まを観測できるという意味ですぐれている。
 この他,小角散乱によるニッケルフェライト微粒子の構造の研究,透過中性子偏極度解析に
 よる'アモルファス合金系(Fe主.、Mn、)75Pエ6B6A13の研究を行ない,磁性流体の研究と合わせて
 ヘテロ磁性の研究に対する偏極冷中性子の実用性を証明した。
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 論文審査の結果の要旨
 本論文は,高エネルギー研究所ブースター利用施設の中性子散乱施設にある偏極冷中性子散
 乱装置をi整備し,メゾスコピックスケールの不均質性をもつヘテロ磁性体の研究を行ったもの
 である。偏極中性子は磁性体の研究に有効であり,冷中性子は波長が長くメゾスコピックスケー
 ルに適応している。ヘテロ磁性体としては,強磁性微粒子及びそれを界面活性剤によって溶媒
 中に分散させた磁性流体,あるいは強磁性秩序をもつ領域に細分化されるいるアモルファス強
 磁性体などが採り上げられている。
 偏極冷中性子散乱装置の整備に当たっては,従来から用いられている透過中性子偏極度解析
 法に加えて,偏極中性子小角散乱法を実用水準に高めることに成功した。すなわち,位置敏感
 検出器を導入して分解能と計数効率を向上させ,スーパーミラー偏極子を導入して偏極効率を
 上げると共に,コンピューターによるデータ解析のための詳細なプログラムを開発した。
 磁性流体の研究においては,電子顕微鏡による直接観察が溶媒から分離した状態で行われる
 のに対し,中性子散乱実験はそのままの状態で行われるという長所をもっている。もちろん温
 度を下げて溶媒を凍結させた状態で調べることも可能である。本研究では,まず粒子間の相関
 が無視されるような低濃度の磁性流体について偏極中性子小角散乱を行い,粒子の磁気的半径
 が粒子自体の半径より小さいことを見い出した。これは粒子の表面に非磁性履があることを示
 している。高濃度の磁性流体における小角散乱では粒子相関についての情報が得られるが,外
 部磁場をかけることによりその相関が異方的になり,粒子が磁場方向に伸びたクラスターを作
 ることが観測された。このようなクラスターは透過中性子偏極度解析によっても調べられ,合
 理的な結果が得られている。また,水を溶媒とする磁性流体については,H20をD20で置換す
 るコントラスト変調法により,界面活性剤の厚さを求めている。
 この他にも,偏極中性子小角散乱によるニッケルフェライト微粒子の粒径分布と表面非磁性
 層の研究,透過中性子偏極度解析によるアモルファス強磁性合金の磁気分域の研究などを行っ
 ている。
 以上のように,本研究は偏極冷中性子散乱実験のヘテロ磁性研究における有用性を実証した
 ものであり,博士論文として適当な内容を備えている。これはまた,著者が自立して研究活動
 を行うに必要な高度の研究能力と学識を有することを示している。よって儲藤晋一提出の論文
 は理学博士の学位論文として合格と認める。
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